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Summary

In the context of fusion reactor development, it is important to pre-
dict waste stream, efficiency of waste treatment and interaction between
waste management and environment.

This paper intends to summarize the experience of CEA in this field, gives
some global ratios in technical environmental and economical terms,
so that it can help for dimensioning or selecting treatment installations
for other industrial plant. CEA has a complete management of tritiated
waste, including cutting, melting in furnace, vapour decontamination
treatment of organic waste and detritiation of glove boxes. Measurements
of drums out-gassing are systematically performed. Relations between
out-gassing and content are discussed. Ratios HI/HTO are presented.
This experience shows that pure tritiated waste can be neutralized and
managed with relatively few releases.

11 Contexte

Pour ses installations tritium, le CEA Valduc a mis en place une stratégie
globale durant les années 1980 [Giroux 92] [Pelletier 92] en vue de
limiter les rejets de tritium, de le recycler ainsi que les matériaux décon-
taminés, et ainsi de réduire les volumes de déchets tritiés.

La premiere étape (1979-99) a consisté a inclure progressivement les
procédés dans des boites a gants (seconde barriere) afin de limiter la
contamination de l'air et de permettre le controle de sa qualité. Il S'agis-
sait en particulier de réduire voire de supprimer toute humidité, de telle
sorte qu'une détritiation puisse étre intégrée dans la boucle de recyclage
dair du systeme de ventilation, et ce systématiquement des lors que les
activités mises en ceuvre €taient conséquentes.

Cette conception présente I'avantage de réduire les rejets issus de l'ins-
tallation de purification du tritium, mais augmente la production de
déchets et les rejets associés. Clest pourquoi cette étape a été complétée
par la mise en place d’'une stratégie de gestion des déchets, prenant en
compte le tri par nature et par niveaux d’activité, en liaison avec les
traitements possibles.

Résumé

Dans le contexte du développement des réacteurs a fusion, il est impor-
tant de prédire les flux de matériaux, l'efficacité des traitements et les
interactions entre la gestion des déchets et l'environnement.

Ce document résume l'expérience du CEA dans ce domaine. Il donne
des ratios indicatifs en termes économiques et environnementaux,
de maniere a contribuer au dimensionnement des installations et a la
sélection des moyens de traitements pour des installations industrielles
a technologie comparable. Le systeme de traitement mis en place au
CEA pour les déchets tritiés est complet. Il englobe pour les métaux
la découpe, le tri et la fusion; la décontamination par traitement a
la vapeur seche des déchets organiques, et la détritiation des boites
a gants. Les mesures de dégazage des fats sont systématiquement
réalisées. La relation entre dégazage et inventaire est discutée. Les ratios
de concentration atmosphérique HT/HTO sont présentés. Ce retour
d’expérience montre que les déchets tritiés purs peuvent étre neutralisés
et gérés avec relativement peu de rejets.

En 2000, un batiment dédié au traitement des déchets tritiés a été mis
en service pour : découper, déchiqueter, trier, fondre les déchets métal-
liques de la premiere barriere dans un four chauffant jusqua 1973°K,
et traiter les déchets organiques par vapeur seche a 373°K. Ce batiment
comporte également des cellules de démantelement de boites a gants
et autres déchets de seconde barriere ainsi que des conteneurs de dé-
chets, étanches aux gaz, pour entreposage avant traitement et des eaux
de faible activité (<20 TBg/L) résultant des traitements. Depuis 2008,
la « solidification » des eaux tritiées par sorption sur zéolithe dans des
conteneurs étanches a I'air permet progressivement d’achever la mise en
place de cette filiere de traitement.

Une autre installation abrite les déchets de faible et moyenne activité
en fats de 200L, dans trois locaux d’entreposage dédiés, en fonction de
leur taux de dégazage. Les seuils utilisés comme criteres de tri sont de
1,85 MBq.j".fut! et de 55 MBq.j".fat". En pratique, la catégorie de fats a
fort taux de dégazage correspond essentiellement a des déchets anciens
qui sont progressivement repris et nécessitent une attention particuliere
[Batifol 08].
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La figure 1 illustre I'intérét de cette stratégie sur I'évolution des rejets de tritium du centre de
Valduc. Les niveaux de rejets sont aujourd’hui stabilisés malgré un volume de déchets stockés
sur site en augmentation du fait que les centres de stockage francais ne disposent pas de criteres
d’acceptation réalistes. La loi sur les déchets de 2006 et le décret d’application associé [Loi 2000]
[Décret 2008] actent du besoin d’'un stockage intermédiaire avant élimination ou recyclage.
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Figure 1: Rejets atmosphériques de tritium du site de Valduc.

L
M 1
] 5
— s
I|' 'I.Il {1g ++352 THg|
. —r iy
i & i
1 gL
L
=
|=_
r
o
1o 1574 194 158 S =T 19 Lt

La figure 2 montre que le traitement est actuellement la principale source des rejets en ce qui

concerne les déchets.

Figure 2 : Origines des rejets liés aux déchets en 2007
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La stratégie suivie est résumée par le schéma de la figure 3 :

Figure 3 : Rejets atmosphériques de tritium du site de Valduc.
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2| Rejets des batiments d’entreposage des futs de 200 L

Le dégazage des fats est mesuré au moyen de chambres d’ionisation et 'activité est controlée par
la mesure d”He par spectrométrie de masse (méthode *He) [Demange 02][ Ravat 02]. D'autres
types de mesures existent et seront mentionnés en tant que de besoin dans les paragraphes sui-
vants, afin de préciser les relations entre dégazage et activités contenues.

Figure 4 : Relation entre dégazage et activité pour les fits a taux de dégazage intermédiaire.
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Ces informations concernent les fats de 'entreposage a taux de déga-
zage moyen. La Figure 4 présente l'inventaire des activités, mesurées
par la méthode *He, associées au taux de dégazage mesurés par deux
méthodes différentes en fonction du niveau. Sur cette figure, la nature
des déchets est indiquée lorsquelle est connue et homogene. Deux
tests expérimentaux sont également indiqués : 'un concerne les lingots
dacier inoxydable, 'autre des déchets organiques contaminés a niveau
prédéfini. Le taux générique de 10 an semble pertinent si 'on consi-
dere une grande quantité de déchets mélangés, mais la variabilité est
importante.

Il est intéressant de noter que les plaquettes lumineuses au tritium
présentent des taux compris entre 107 et 102 an'. Le taux mesuré pour
les matieres organiques est de 0,15 an’', ce qui peut étre comparé aux
cing résultats obtenus par Godot [Godot 08] qui sont compris entre 0,1
et 1,4 an’ avec une moyenne de 0,34 an’! pour des activités comprises
entre 10 et 35 GBq. Pour des activités comprises entre 1 et 10 TBq, le taux
semble inférieur 2 1% an. On peut supposer un effet da a la nature des
déchets et au vieillissement. Notons que pour un taux de 1% an™, 15%
de l'activité initiale sont effectivement rejetés en 50 ans environ tandis que
pour un taux de 10%, 64% de l'activité initiale sont rejetés en 22 ans.

Par ailleurs, il existe une influence de la température [Guétat 08a] selon
une relation en 9T (R?=0,96), ou la température ambiante (T) est
exprimée en °K. Celle-ci explique les variations saisonnieres observées
a Valduc et peut conduire en France a des différences d'un facteur 2 ou
3 entre différents sites.

3| Traitement des déchets métalliques
de haute activité

Généralement, les déchets métalliques proviennent du démantelement
des procédés en boites a gants et de ce fait, leur activité est élevée. La
majeure partie de cette activité est localisée en surface et sans traitement,
le dégazage de ces matériaux est important : Torikai et al. [Torikai 05]
mentionne des taux de dégazage de l'ordre de 0,7 an’’. Le traitement
des déchets métalliques par fusion comprend trois étapes : la premiere
consiste a trier, découper et préparer les charges de métal. La seconde est
la fusion proprement dite a une température pouvant atteindre 1973°K.
Apres mise en route du circuit de refroidissement, le four peut étre mis
en chauffe et les charges introduites une a une. Le métal est fondu en
lingots. La derniere étape, effectuée apres refroidissement, correspond
au traitement des lingots : sortie du four, nettoyage et mesure du taux
de dégazage. Ces opérations sont réalisées dans un systeme fermé de
ventilation passant sur détritiation. En pratique, tout le tritium gaz est
transformé en eau tritiée et piégé sur tamis moléculaires. On obtient
finalement de l'eau tritiée qui est entreposée en boite a gants et constitue
la principale source de rejet.

En termes de volume, 1 tonne de matériau (2/3 d’acier, 1/3 d’aluminium
et 3% d’autres matériaux) correspond a un volume initial de déchets de
0,916 m’. La préparation et la fusion conduisent a la production de
0,187 m’ de lingots (soit 17 lingots) et de 16 L d’eau, qui vont désor-
mais étre entreposés sur de la zéolithe dans des fats de 160 L étanches
au gaz. La réduction du volume est de 4,5 avec de 'eau sous forme li-
quide, elle n'est plus que de 2,6 lorsque l'eau est adsorbée sur zéolithe.
En termes de radioactivité, I'activité initiale des déchets métalliques est
estimée 4 170 TBq.t". Les lingots contiennent environ 0,1 TBq.t?, ce
qui correspond a une réduction moyenne de l'activité d’environ 1700.
Lactivité de 'eau produite est d’environ 9 TBq.L™!. D’apres une équation
donnée par Guétat [Guétat 86] (Fd = 4.18 A*** A in Ci.t"), le facteur
de décontamination moyen aurait été évalué a 1100. En fait, l'activité
des lingots apres décontamination est relativement constante, avec une
variation d’'un ordre de grandeur, alors que les activités initiales des dé-
chets varient de trois ordres de grandeur. Cette variabilité initiale est liée
au temps de résidence du tritium en contact avec le métal, au rapport

surface/masse et a la contamination éventuelle par des poudres dhy-
drures tritiés [Scott 05]. Concernant les rejets, le taux de dégazage de
Teau stockée est de 2.107 an™!, ce qui correspond au traitement de 0,29
TBq.t'.an" de métal. L'intégration a l'infini conduirait a un rejet total
de 6 TBq.t"! et donc a une réduction globale des rejets d'un facteur 15.
La quantité totale d’eau stockée et le dégazage correspondant ont aug-
menté d’année en année et sont actuellement responsables d’environ
la moitié des rejets totaux du batiment de traitement des déchets. Le
stockage sur zéolithe, plus str et réversible, devrait permettre de réduire
sensiblement cette source de rejet.

Des expériences ont été réalisées afin de comparer les différents types
de mesures des lingots. Pour trois lingots d’acier, des prélevements ont
été effectués et mesurés par spectrométrie. Une mesure par méthode
He a été également réalisée et le taux de dégazage a été mesuré par
barboteur et scintillation liquide. L’activité totale mesurée était de
7 GBq; la méthode *He a donné un résultat de 2,1 GBg, et le dégazage
a été estimé a 340 MBq.an. Ceci indique que la méthode *He sous-
estime l'activité des lingots mais pas de facon critique. On obtient ainsi
un taux de dégazage de 5.10? an™. Cette valeur semble élevée puisque
la gamme habituelle se situe entre 1 a 10 MBqg.an™ par lingot. 1l est
également intéressant de noter que le dégazage des lingots seffectue
principalement sous forme HTO (70 2 95%).

Le tableau 1 résume les caractéristiques du traitement des déchets mé-
talliques.

Tableau 1 : Caractéristiques du traitement des déchets métalliques
(pour 1 tonne)

Volume final : 0,187 m?
(lingots) / 16 L d’eau

Volume initial :
0,916 m?

Facteur de réduction du volume
final (zéolithe) : 2,6
Activité finale : 0,1 TBq (lingots)
/9 TBg/L d’eau

Facteur de réduction du
volume : 4,5

Activité initiale :
170 TBq

Facteur de décontamination pour les solides : 1700

Taux de dégazage de l'eau : 2.107 an™!

Facteur de réduction totale des rejets : 15

4] Traitement des déchets organiques

Le but du traitement des déchets organiques est de réduire le dégazage
et les volumes a stocker. La technique employée est la suivante : quatre
fats de déchets organiques sont introduits en boite a gants, ot ils sont
triés. Les déchets sont ensuite transtérés dans une déchiqueteuse. Les
fragments sont alors placés dans des conteneurs puis chargés dans un
four. Le traitement consiste a chauffer les déchets a 373°K sous vide
dans un flux de vapeur non saturée. Les résidus sont ensuite compactés
en un seul fat.

Le bilan annuel montre que le traitement de 1 tonne de déchets orga-
niques conduit a une densité finale de 0,66 t.m? dans les futs et 2 28 L
d’eau présentant une activité de 2,4 TBq.L™". Lactivité tritium ainsi récu-
pérée est de 68 TBq.t'. Le dégazage est réduit de 4 2 0,1 TBq.t*.an’, ce
qui correspond a une réduction totale du dégazage d’un facteur 40. En
considérant que la majeure part de l'activité a été éliminée, le taux de dé-
gazage global des déchets organiques initiaux est estimé a 0,06 an™. Sans
traitement, la moitié de l'activité serait rejetée, soit 34 TBq.t", au lieu de
2 TBq.t"! pour le dégazage de l'eau tritiée. Les volumes sont réduits d'un
facteur 4. 1l convient de remarquer quil n'y a pas de corrélation entre la
décontamination et 'activité initiale. Le tableau 2 résume les caractéris-
tiques du traitement des déchets organiques.
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Tableau 2 : Caractéristiques du traitement des déchets organiques
par traitement thermique (pour 1 tonne)

Densité initiale : 0,17 | Densité finale : 0,66

Production d’eau : 28 L 2 2,4 TBq.L"!

Facteur de réduction du volume : 4

Dégazage initial :
4 TBq.an’!

Dégazage final :
0,1 TBq.an"

Taux de dégazage initial :
0,06 an’!

Taux de dégazage final :
grande variabilité

Facteur de réduction totale des rejets : 17

Facteur de réduction totale du dégazage : 40

6| Déchets et zonage de
radioprotection

Deux valeurs de référence sont

utilisées au CEA pour le zonage des

installations tritium.

La premiere est de 100 Bq.cm™

pour les frottis, correspondant aux

limites entre les zones controlées et

surveillées, et entre les zones d’'entreposage de déchets nucléaires et les
zones d’entreposage de déchets conventionnels.

Cette valeur est complétée par un niveau de référence pour les eaux de
lavage des sols, de 3000 Bq.g.

Figure 6 : Activités des eaux de lavage du sol, mesures de surface et dosimétrie des travailleurs
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cédé de détritiation ne fonctionne pas de facon
permanente et le systeme de ventilation est alors
une source de rejets de faible concentration.

La figure 5 présente la distribution des concentrations des eaux de la-
vage du sol dans différentes cellules du batiment, lesquelles sont lavées
pratiquement chaque semaine. On peut remarquer que les deux cellules
concernées par le traitement des déchets métalliques sont sensiblement
plus tritiées que les autres. Pour ces opérations, il existe en effet des pos-
sibilités d’échanges avec l'air extérieur des cellules du fait des transferts
de fats et des chargements du four.

Figure 5 : Activités des eaux de lavage du sol dans différentes cellules du batiment de traitement des déchets

temps (semaines)

La figure 6 montre que ces limites pratiques permettent de garantir I'ab-
sence d’accumulation de tritium sur les surfaces des cellules et permet-
tent de maintenir 'exposition des travailleurs, a temps plein, en dessous
de 1 mSv.an™, valeur qui correspond a la limite d’exposition pour des
personnes du public.
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Lactivit¢ moyenne dans lair des cellules de travail est de l'ordre
de 10* Bq.m™. Ceci correspond a un rejet d’environ 5 a 10 TBq qui
participe au rejet minimal de l'installation, difficile a réduire du fait qu’il
provient d'un ensemble de petits rejets dans de nombreuses cellules
de traitement et de maintenance. Il est intéressant de remarquer que
les estimations des activités de lair, du sol, des eaux et des rejets sont
cohérentes et conduisent a une vitesse de dépot de 10° m.s™ de l'air au
sol. Cette valeur est relativement faible comparativement aux vitesses de
dépot mesurées dans 'environnement, généralement de 'ordre de 100
fois plus fortes. L'une des explications de cette valeur faible pourrait étre
la faible humidité relative dans le batiment.

Concernant la forme chimique du tritium, il apparait clairement que le
pourcentage d'HTO se situe entre 80 et 95%, a l'exception de quelques
cellules tres spécifiques ne traitant que du gaz. Ceci est principalement
a relier au fait que la détritiation produit de l'eau tritiée. D’autre part, un
autre aspect de la détritiation est d’oxyder et d’éliminer toute molécule
organique éventuelle sous forme de CO,.

La question de la forme chimique du tritium pourrait devenir un point
intéressant dans le futur du fait que l'impact environnemental et radio-
logique de HT est environ 10 a 100 fois plus faible que celui de HTO
[Guétat 08b][Galeriu 08]. La rétention de la seule forme HTO, (sans
transformation de HT en HTO), constitue une voie de progres possible
du point de vue de I'impact environnemental. Néanmoins, ceci néces-
site en pratique que les méthodes et les procédés utilisés garantissent
que le tritium sous forme HTO est capté 2 au moins 99%.

71 Aspects économiques et écologiques

Le tableau 3 présente une estimation des cotts des déchets, qui inclut la
production, le traitement et I'entreposage.

Tableau 3 : Aspects économiques et écologiques relatifs aux déchets.
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8! Conclusions

Deux technologies de traitement des déchets ont été mises en place au
CEA Valduc, en prolongement d'une utilisation importante de systemes
de détritiation dans les installations tritium. Cette stratégie a permis de
réduire considérablement les rejets malgré I'entreposage des déchets sur
le site. Ceci sera progressivement dans les années a venir complété par le
confinement des eaux tritiées sur zéolithe dans des fats étanches au gaz.

Limpact des déchets de moyenne et faible activité est faible et ne
constitue donc pas une priorité pour les actions futures. Les déchets
constituent une source de rejet qui peut samplifier avec le temps si des
traitements appropriés ne sont pas mis en place. Néanmoins, ce retour
d’expérience montre que les déchets tritiés purs peuvent étre neutralisés
et gérés avec relativement peu de rejets lorsqu'une stratégie complete
est mise en ceuvre.
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